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論 文 内 容 の 要 旨 
共焦点顕微鏡による分光測定は、対象分子の構造と機能との関係を分光学的に調査する上で、非常に有
用なツールである。単焦点の顕微鏡とは異なり、共焦点の顕微鏡は空間上の 1 焦点に対し 1 測定を行うた
め、3 次元の解像度を有している。本研究においては、この共焦点顕微鏡と共鳴ラマン分光法及び、蛍光
分光法を組み合わせ、種々の生体組織を測定した。ラマン分光は振動スペクトルを得るための分光手法の
1 つであり、振動スペクトルから分子構造に関する情報を得ることができる。ラマン分光法の中でも、共
鳴ラマン分光法を生体組織に用いることには大きなメリットがある。それは対象分子の吸収バンドと共鳴
するエネルギーの励起光を用いることによって非共鳴のラマン測定では見えなかった微弱な信号を対象
分子の信号だけ増幅して測定することができる点である。このことはつまり、複雑な成分組成を持つ生体
組織において対象分子の信号のみを測定することが可能であることを示している。 
本研究では特に、生体組織中のカロテノイド色素について調査した。カロテノイドは自然界に広く存在
する天然色素で、多くの機能と生理活性を有している、非常に興味深い色素である。カロテノイドの基本
構造は共役二重結合の直鎖といくつかの官能基という非常に単純な構造であるが、官能基の種類に応じて
非常に多数の種類が存在している。カロテノイドの機能の多様性はこの官能基と周辺分子との相互作用に
よって引き起こされている。しかしながら、その詳しい動態については未だにわからないことが非常に多
い。本研究では、共焦点顕微ラマン分光法を用いてカロテノイドの生体組織中での動態分布と構造を調査
した。カロテノイド分子と周辺分子との相互作用についての知見を得た。また、顕微蛍光分光法を用いて
電子遷移に関しても空間と機能との関係について調査した。さらに、共鳴ラマンスペクトルから吸収スペ
クトルをシミュレーションすることによって官能基と溶媒分子との相互作用を定量的に調査した。 
以上により、生体組織中におけるカロテノイドのありのままの動態分析と構造・機能相関に関する新規
知見の蓄積を達成した。 
論 文 審 査 の 結 果 の 要 旨 
カロテノイドは，植物・動物において様々な有用な生理活性を示す色素である。本研究は，このカロテ
ノイド色素の生体内における動的分布，構造−機能相関，周辺環境との相互作用を解明するための重要な
方法論を提示した。まず初めに，共鳴ラマンスペクトルの励起波長依存性を測定することにより，緑藻の
一種であるモツレミルに含まれるカロテノイド組成が成育時の照射光条件（強光・弱光）に依存して変化
する様相を検証した。共鳴効果を利用したラマン散乱強度の増強を上手く活用し，生きた細胞標品の中で
のカロテノイド色素の組成変化を見出した点が高く評価される。得られた結果をもとに，緑藻内における
集光性色素タンパク質複合体の会合体形成を提案した。次に，共鳴ラマン分光と共焦点顕微鏡とを組み合
わせ，顕微ラマン分光計測を可能とした。共焦点光学系を採用することにより，３次元の空間分解能を持
ったラマンスペクトルのマッピングを可能とした。本装置を用いて，ラットの皮膚に塗布したアスタキン
チン（美白効果を示すカロテノイド）が瞬時に真皮層まで到達することを確認した。この結果は，化粧品
業界から高い注目を集めた。また，同装置を用いて，人工光合成膜における集光性色素タンパク質複合体
間の励起エネルギー移動の様相を近赤外蛍光スペクトルのマッピング・イメージとして表現することに成
功した。最後に，共鳴ラマン散乱と光吸収スペクトルの形状とを結びつける理論研究に取り組み，１５種
類のカロテノイド色素の吸収スペクトル形状を定量的に説明することを試みた。この結果は，先の顕微ラ
マン分光計測と組み合わせることで，細胞組織内におけるカロテノイド色素と周辺環境との相互作用を議
論するための基礎を盤石なものとしており，将来への発展が期待できる成果である。 
以上を踏まえ，学位論文審査委員会は，本論文の審査ならびに最終試験の結果に基づき，博士（理学）
の学位を授与するに値すると審査した。 
